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) Verfahren und Vorrichtung zur Methanolref ormierung 

Verfahren und Vorrichtung zur Methanolrefcrmierung. 
Die Erfindung beziaht sich auf ein Verfahren zur Methanolre- 
formierung, bei dem das zu reformierende Gasgemisch 
durch einen katalysatorhattigen Reaktionsraum hindurchge- 
Jeitet wird, sowie auf sine Vorrichtung zu dessen Durchfuh- 
rung. 

Es werden ein Verfahren und eine zu dessen Durchfuhrung 
geeignete Vorrichtung vorgeschlagen, mit denen die wirksa- 
me Lange und/oder der wirksame EIntrittsquerschnrtt eines 
eingangsseitigen, auf hohen Methanolumsatz temperierten 
Reaktionsraumabschnitts in Abhangigkeit vom Durchsatz an 
zu reformterendem Gasgemisch so eingesteJIt werden kann, 
dafi sich eine im wesentilchen konstant bleibende Verweil- 
dauer des zu reformierenden Gasgemisches in dem auf 
hohen Methanolumsatz temperierten Reaktionsraumab- 
schnitt ergibt. Die Methanolreformierung laBt sich damit 
auch bei merklich schwankenden Durchsatzen an zu refor- 
mierendem Gasgemisch mit gleichbieibend hoher Methano- 
lumsetzungsrate und gleichbieibend geringer Bildung uner- 
wunschten Kohlenmonoxids durchfuhren. 
Verwendung z. B. zur Wasserstoffgasgewinnung fur Brenn- 
stoffzellen in Qektrofahrzeugen. 
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Beschreibung langs des Gasgemischstromungsweges zwecks verrin- 

gerterCO-BiIdungafigegeben.Insamtlichendieserher- 
Die Erftndung bezieht sich auf ein Verfahren zur Me- kdmmlichen Verfahren werden die Parameter fOr die 
thanolreformiening, bei dem das zu reformierende Gas- Refonnierungsreaktion unabhangig v m jeweils mo- 
gemisch durch einen katalysatorhaltigen Reaktions- 5 mentanen Durchsatz an zu reformierendem Gasge- 
raum hindurchgeleitet wird, sowie auf ein zur Durch- misch vorgeg ben. 

fuhrung dieses Verfahrens ge ign te Vorrichtung. In der Offenl gungsschrift JP-61-183102 (A) ist eine 

Ein derartiges Verfahren wird insbesondere zur Ge- Refonneranlage beschrieben, bei der ein zu refonnie- 
winnung von Wasserstoffgas angewendet. Dabei wird rendes Gasgemisch in einem ersten Warmetauscher auf 
das Methanol beispielsweise zusammen mit Wasser in 10 ca. 200° C vorgeheizt und dann einem zweiten Warme- 
einer Heifldampfrefonnierung zu Wasserstoff und Koh- tauscher zugefQhrt wird, in welchem eine Wannettber- 
lendioxid umgesetzt, wobei ietzteres zusammen mit tragung zwischen diesem anschliefiend dem Reformer 
dem Wasserstoff wiederum in einem Reaktionsgleich- zugefQhrten Gasgemisch und dem bereits reformierten 
gewicht mit Wasser und Kohlenmonoxid (CO) steht und dadurch wasserstoff reichen Gas erf olgt Dabei wird 
Methanoiumsatz und Kohlenmonoxidproduktion sind 15 die Temperatur des in den Reformer eintretenden Gas- 
folglich Gr5Ben, die Qber die u. a. temperaturabhangi- gemischs Qberwacht und durch entsprechende Steue- 
gen Reaktionsgleichgewichte miteinander in Verbin- rung des in den zweiten Warmetauscher eingeleiteten 
dung stehen, d h. je nach dem prozeBtechnisch einge- Anteils an reformiertem Gas konstant in einem Tempe- 
steilten Methanoiumsatz ergibt sich bei Verwendung raturbereich zwischen 427°C und 510°C gehalten. Das 
der heutzutage bekannten Katalysatormaterialien eine 20 reformierte Gas wird z. R als Betriebsstoff einer Brenn- 
bestimmte Menge an Kohlenmonoxid. In vielen Fallen stoffzelle verwendet 

stellt das Kohlenmonoxid wegen seiner Giftigkeit fur Der Erfmdung liegt als technisches Problem die Be- 
die Umwelt und fur die eingesetzten Katalysatormate- reitstellung eines Verfahrens der eingangs genannten 
rialien em unerwunschtes Nebenprodukt dar, das oft- Art und einer zu dessen DurcKfuhrung geeigneten Vor- 
mals in aufwendiger Weise entfernt werden muB. Wah- 25 richtung zugrunde, mit denen sich Methanol auch bei 
rend fur einen technischen GroBanJagenprozeB unter schwankenden Durchsatzen an zu reformierendem 
stationaren Bedingungen noch vergleichsweise einf ach Gasgemisch, z. B. aufgrund von schwankendem Wasser- 
em optimaler Betriebspunkt eingehalten werden kann, stoffgasbedarf, so reformieren IaBt, daB das den Reak- 
kdnnen besonders bei instationaren Bedingungen, wor- tionsraum verlassende Reformat vergleichsweise wenig 
unter vor allem zeitlich schwankende Durchsatze an zu 30 Kohlenmonoxid enthait 

reformierendem Gasgemisch und damit einhergehende Dieses Problem wird durch ein Verfahren mit den 
Anderungen des Katalysator-Belastungszustands im Merkmalen des Anspruchs 1 sowie durch eine Vorrich- 
Refonnergememtsind ( Betriebsphasenauftreten,inde- tung mit den Merkmalen des Anspruchs 5, 6 oder 7 
nen vergleichsweise viel Kohlenmonoxid gebildet wird geldst VerfahrensgemaB wird die wirksame Lange des 
Derartige instationare Bedingungen bestehen beispiels- 35 eingangsseitigen, auf die Erzielung einer hohen Metha- 
weise bei nicht stationaren Anwendungen von Wasser- nolumsetzungsrate temperierten Reaktionsraumab- 
stoff als Energietrager, wie zur Spitzenstromerzeugung schnitts und/oder dessen wirksamer Querschnitt in Ab- 
und in Kraftfahrzeugantrieben, bei denen man auf Me- hangigkeit vom jeweiligen Durchsatz an zu reformie- 
thanol als flttssige Wasserstoffquelie zurtickgreifen rendem Gasgemisch variabel so eingestellt, daB die Ver- 
mdchte, um keine direkte Wasserstoffgasspeicherung 40 weildauer des zu reformierenden Gasgemischs in dem 
zu bendtigen. auf die Erzielung einer hohen Methanolumsetzungsrate 

Da die Methanolzerfallsreaktion starker endotherm temperierten Reaktionsraumabschnitt im wesentlichen 
und die KohlenmonoxidbUdung aus Kohlendioxid konstant bleibt. Damit IaBt sich auch unter instationaren 
schwacher endotherm veriauft, wurde zur Minimierung Betriebsbedingungen ein hinsichtlich niinimaler CO-Bil- 
der CO-Bildung bereits verschiedentlich die Einstellung 45 dung optimaler Betriebszustand im Methanoireformer 
eines Temperaturgradienten langs des Reaktionsweges einstellea 

des Gasgemisches im Reaktionsraum vorgeschlagen, Dem liegt die experimenteil bestatigte Oberlegung 
bei dem die Temperatur von der Eintritts- zur Austritts- zugrunde, daB die Methanolzerfallsreaktion einerseits 
seite des Reaktionsraums hin abriimmt So werden in und die CO-Bildungsreaktion andererseits bei unter- 
der Patentschrift US 4365.624 ein Verfahren und eine 50 schiedlichen Parametern, wie Reakdonsraumtempera- 
Vorrichtung zur Methanolreformierung vorgeschlagen, tur und Verweildauer des zu reformierenden Gasge- 
bei denen durch geeignete Heizkreisiauf e eine eintritts- mischs im Reaktionsraum, unterschiedlich schnell ablau- 
seitige Halfte eines vom zu reformierenden Gasgemisch fen, so daB fur jede Kombination aus Reaktionsraum- 
durchstrdmbaren, katalysatorhaltigen Reaktionsraumes temperatur und Verweildauer ein Betriebszustandsopti- 
im Gleichstromverf ahren auf einer hdheren Tempera- 55 mum mit hohem Methanoiumsatz und geringer CO-Bil- 
tur und eine anscWieBende austrittsseitige Halfte im dung existiert Durch das erfindungsgemaBe Verfahren 
Gegenstromverfahren auf einer niedrigeren Tempera- kann der Betriebspunkt der Methanolreformierung in 
tur gehalten wird Damit sollen in der Eingangsstufe die Abhangigkeit vom gegebenenfalls schwankenden Gas- 
Methanolumsetzung und in der Ausgangsstufe die Um- gemischdurchsatz stets auf diesem optimalen Betriebs- 
wandlung von Kohlenmonoxid in Kohlendioxid begun- 60 zustand gehalten werden. Reaktionstechnische, experi- 
stigt werden. In ahnlicher Weise wird in der Veraffentli- mentell bestatigte Oberlegungen weisen c^aufhin, daB 
chung DE 41 93 026 Tl die Einstellung von drei hinter- bei der Methanolreformierung zuerst das Methanol um- 
einanderliegenden Temperaturzonen von ungefahr gesetzt wird und erst in einem ausgangsseitigen, bei 
300° C, ungefahr 275° C und ungefahr 225° C langs des geringen Durchsatzen nicht mehr zur Methanolumset- 
Reaktionsweges in einem Methanoireformer vorge- es zung genutzten Teil der Reaktoriaufiange vermehrt 
schlagen In der Offenlegungsschrift JP 63-50302 (A) Kohlenmonoxid entsteht Durch Anpassung der wirksa- 
wird ebenfalls eine stufenweise Temperaturerniedri- men Lange des zur Erzielung einer hohen Methanolum- 
gung des Reakti nsraums eines Methanolreformers setzungsrate temperierten eingangss itig n Reaktions- 
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raumabschnitts an den jeweils momentanen Gasge- 
mischdurchsatz 1st es foiglich mit dem vorliegenden 
Verfahren stets mdglich, cinen derartigen, hinteren, hd- 
her temperierten Reakdonsraumabschnitt, zu dem 
praktisch kein Methanol mehr gelangt und der vermehr- 5 
te CO-Bildung verursacht, zu vermeiden. Zusatzlich 
oder alternativ zu dieser Langenanpassung kann die 
Verweildauer des zu reformierenden Gasgemisches in 
dem zur Erzielung einer hohen Methanolumsetzungsra- 
te temperierten, eingangsseitigen Reaktionsrauraab- 10 
schnitt unabhangig vom jeweiiigeh Gasgemischdurch- . 
satz dadurch im wesentlichen konstant gehalten wer- 
den, daB der wirksame eingangsseitige Reaktionsraum- 
querschnitt in Abhangigkeit vom jeweiligen Gasge- 
mischdurchsatz verandert wircL 15 

In einer AusgestaJtung des Verfahrens nach Anspruch 
2 wird die Anpassung der Lange des fUr die Methano- 
lumsetzung wirksamen, eingangsseitigen Reaktions- 
raumabschnitts dadurch realisiert, daB der Volumen- 
strom des fur die Temperierung des Reaktionsraumes 20 
verwendeten Temperierfluids passend eingestellt wird, 
wobei der zugeh6rige Temperierfluidkreislauf im 
Gleichstrom betrieben wird, dh. das Temperierfluid 
strdmt im fiereich thermischen Kontaktes mit dem Re- 
aktionsraum parallel zum umzusetzenden Gasgemisch. 2s 
Auf diese Weise laBt sich der Temperaturgradient langs 
des Reaktionsraumes und damit die Lange desjenigen 
Reaktionsraumabschnitts verstellen, der zur Erzielung 
einer hohen Methanolumsetzungsrate temperiert ist 

In einer alternativen AusgestaJtung des Verfahrens 30 
nach Anspruch 3 erfolgt die LSngenanpassung dadurch, 
daB die Lange des mit dem Reaktionsraum in thermi- 
schem Kontakt stehenden Teils des Temperierfluid- 
kreislauf s geeignet variiert wird. 

Bei einer AusgestaJtung des Verfahrens nach An- 35 
spruch 4 wird die Anderung des ffir hohen Methanolum- 
satz wirksamen, eingangsseitigen Reaktionsraumquer- 
schnitts dadurch realisiert, daB voneinander getrennte 
und parallel angeordnete Reaktionsteilraume wahiwei- 
se einzeln freigegeben oder abgesperrt werden. 40 

Mit der Vorrichtung nach Anspruch 5 kann der Volu- 
menstrom des zur Temperierung des Reformierungsre- 
aktionsraumes dienenden Temperierfluids im zugehdri- 
gen Temperierfluidkreislauf Qber die dazu vorgesehene 
Einrichtung verandert werden, was die Durchfuhrung 45 
des Verfahrens nach Anspruch 2 ermdglicht 

Bei der Vorrichtung nach Anspruch 6 enthalt der 
Temperierfluidkreislauf zur Temperierung des Reak- 
tionsraums einen mit letzterem in thermischem Kontakt 
stehenden Temperierraum, der von einer parallel zur 50 
Stromungsrichtung des zu reformierenden Gasgemi- 
sches verschiebbaren Wand begrenzt ist Durch Ver- 
schieben der Wand lafit sich foiglich die Lange des ther- 
mischen KLontakts von Temperierraum und Reaktions- 
raum einstellen und damit z. B. das Verfahren nach An- 55 
spruch 3 durchhlhren. 

Die Vorrichtung nach Anspruch 7 bildet einen Rohr- 
bundelreformer, bei dem eine gewiinschte Anzahl von 
Reaktorrohren freigegeben bzw. abgesperrt werden 
kann, womit z. B. das Verfahren nach Anspruch 4 durch- 60 
gefQhrt werden kann. 

Bevorzugte Ausffihrungsformen der Erfindung sind in 
den Zeichnungen dargestellt und werden nachfolgend 
beschrieben. Hierbei zeigen: 

Fig. 1 ein Blockdiagramm eines Methanolreformers 65 
mit Temperierfluidkreislauf mit einem Hauptstrom- 
StellventU, 

Fig. 2 ein Blockdiagramm eines Methanolreformers 
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mit Temperierfluidkreislauf mit Bypass-Leitung und 
Stellvennl, 

Fig. 3 ein Blockdiagramm eines Methanolreformers 
mit Temperierfluidkreislauf mit Pumpendrehzahlregu- 
lierung, 

Fig. 4 eine Querschnittsansicht durch einen Metha- 
nolreformer mit einem aktiven Temperierraum veran- 
derlicher Lange und 

Fig. 5 im unteren Teil eine Draufsicht auf die Ein- 
gangsseite eines Rohrbundelreformers mit eingangssei- 
tiger . Drehdffnungsscheibe und im oberen Teil eine 
Querschnittsansicht des eingangsseitigen Bereichs langs 
der in der unteren Ansicht gezeigten Linie A- A 

Die in Fig. 1 schematisch gezeigte Methanolreformie- 
rungsanlage beinhaltet einen Reformerbehalter (1), der 
einen Reaktionsraum umfaBt, in den eingangsseidg ein 
Methanol/Wasserdampf-Gemisch (2) eingeleitet wer- 
den kann, urn dieses einer HeiBdampfreformierungsre- 
aktion zu unterziehen. Dabei kdnnen im wesentlichen 
die ublichen Reaktionsbedingungen eingestellt werden, 
was z. B. den Druck und die GrdBenordnung der Tem- 
peratur des Reaktionsraums sowie die Wahl geeigneter 
Katalysatormaterialien im Reaktionsraum anbelangt 
Auch der Aufbau des Reaktionsraums kann von einer 
der bei Rohrbundelreformern oder Plattenreformern 
bekannten Strukturen sein, ohne daB hierauf naher ein- 
gegangen zu werden braucht Am Ausgang des Reak- 
tionsraums tritt dann das Reformat (3) aus, das im we- 
sentlichen aus Wasserstoffgas besteht 

Um einen maximalen Methanolumsatz von mehr als 
95% zu gewahrleisten und gleichzeitig die damit einher- 
gehende hohe CO-Bildung zu niinimieren, wird mittels 
eines ThermoSl-Heizkreislauf s ein Temperaturgradient 
(dT) fiber die von dem Methanol/Wasserdampf-Ge- 
misch durchstromte Lange des Reaktionsraums hinweg 
eingestellt Der Temperaturgradient (dT) ist so ausge- 
legt, daB der Reaktionsbereich signiflkanter CO-Entste- 
hung, der hinter dem anf anglichen Reaktionsbereich ho- 
hen Methanolumsatzes liegt, bereits auf einem ver- 
gleichsweise niedrigen Temperaturniveau liegt, so daB 
die CO-Bildung unterdrflckt wird. Je nach Las tf all, d. h. 
je nach Bedarf an produziertem Wasserstoffgas, z. B. fur 
eine an den Reformatausgang (3) des Reformerbehal- 
ters (1) anschlieBende Brennstoffzelle in einem Kraft- 
fahrzeug, und damit verbundener Reformatgasproduk- 
tion, wird der Temperaturgradient zwischen der hdhe- 
ren Temperatur an der Reaktionsraumeingangsseite 
und der niedrigeren Temperatur an der Reaktionsraum- 
ausgangsseite passend eingestellt Zu diesem Zweck be- 
inhaltet der Thermoal-Heizkreislauf eine Heiz- und Zir- 
kulationseinheit (4) mit Heizeinrichtung und Zirkula- 
tionspumpe. Diese Einheit (4) heizt das Thermodl auf die 
am Ein tritt des Reformerbehalters (1) gewiinschte Tem- 
peratur auf und befdrdert das Thermodl uber eine Zu- 
leitung (5) zu einer nicht naher gezeigten Gleichstrom- 
warmetauschereinheit im Reformerbehalter (1), die in 
thermischem Kontakt mit dem Reaktionsraum stent, 
wobei das Thermodl den Warmetauscher in gleicher 
Stromungsrichtung durchstromt wie das zu reformie- 
rende Methanol/Wasserdampf-Gemisch (2) den Reak- 
tionsraum. 

Vom Ausgang der Warmetauschereinheit fQhrt eine 
Rflckleitung (6) des Heizkreislaufs zur Heiz- und Zir ku- 
lationseinheit (4) zurtick, wobei in die Rflckleitung (6) 
ein fiber einen pneumatischen Motor oder dgL ansteuer- 
bares Regulierventil (7) eingebracht ist Da die Refor- 
mierungsreaktion endotherm verlauft entzieht diese 
dem durch die Warmetauschereinheit zirkulierenden 
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Thermodi Warme, so daB l&ngs des Reaktionsweges im 
Reformerbehalter (1) das Temperaturgefalle (dT) ent- 
steht, das vor allem auch v m Durchsatz an Methanol/ 
Wasserdampf-Gemisch und v m Volumenstrom des zir- 
kulierenden Therm dls abhangt Je nach Hdhe der mo- 
rn ntanen Reformerbeiastung, dh. der momentanen 
Menge an entnommenem Ref rmat (3), schwankt di 
Strdroungsgeschwindigkeit des zu ref nni renden M - 
thanol/Wasserdampf-Gemischs (2) im Reaktionsraum 
und damit dessen Verweildauer pro Langeneinheit des 
Reaktionsraums. Dementsprechend wird fur gleichblei- 
bend hohen Methanolumsatz bei hdherer Reformerbe- 
iastung eine grdBere wirksame Lange eines eingangssei- 
tigen Reaktionsraumabschnitts bendtigt, in welchem im 
wesentlichen die Methanolumsetzung stattfindet 

Dieser Tatsache wird bei der Reformeranlage von 
Fig. 1 dadurch Rechnung getragen, daB sich das Regu- 
lierventil (7), mit dem der Volumenstrom des durch den 
Heizkreislauf zirkulierenden Thermodls regulierbar ist 
in Abhangigkeit von dem erfaBten Temperaturgradien- 
ten (dT) langs des Reaktionsraum es versteilen laBt, wie 
durch die gestrichelte linie symbolisiert. Bei hdherer 
Lastanforderung, dh. hdherer Reformatentnahme, 
strdmt das MethanolAVasserdampf-Gemisch (2) schnel- 
ler durch den Reaktionsraum hindurch, so daB eine grd- 
Bere eingangsseitige Reaktionsraumlange fur effektive 
Methanolumsetzung und damit ein flacherer Tempera- 
turgradient (dT) erforderlich ist, wobei auBerdem we- 
gen der endothermen Reformierungsreaktion ein er- 
hdhter Warmebedarf entsteht Der aus diesem Grund 
drohenden, zu schnellen Temperaturerniedrigung im 
eingangsseitigen Reaktionsraumabschnitt wird nun da- 
durch begegnet, daB das Regulierventil (7) weiter gedff- 
net wird, so daB sich der Volumenstrom im Thermool- 
Heizkreislauf erhdht. Damit kann der erhdhte Warme- 
bedarf fur die Reformierungsreaktion gedeckt und 
gleichzeitig aufgrund der hdheren Fliefigeschwindigkeit 
des Thermodls auch im Warmetauscher der eingangs- 
seitige Reaktionsraumabschnitt passend ausgedehnt 
werden, so daB seine Lange und Temperatur gerade 
ausreichen, das Methanol mit grdBtmdgHcher Rate urn- 
zusetzen. Verringert sich umgekehrt die Reformerlast, 
so reduziert sich der MethanolAVasserdampf-Gemisch- 
durchsatz und der Temperaturgradient (dT) tendiert da- 
zu abzunehmen. Das Regulierventil (7) wird dadurch in 
SchlieBrichtung angesteuert, so daB sich der Thermodl- 
Volumenstrom im Heizkreislauf und dementsprechend 
die wirksame Lange des fur den Methanolumsatz die- 
nenden, eingangsseitigen Reaktionsraumabschnitts ver- 
ringern. Je nach Reformerbelastung und damit einher- 
gehender Refonnatgasproduktion laBt sich daher das 
Temperaturgefalle (dT) fiber die Reaktionsraumlange 
hinweg bei dieser Reformieranlage dergestalt angepaBt 
einstellen, daB unabhangig vom jeweiligen Durchsatz an 
Methanol/Wasserdampf-Gemisch stets eine im wesent- 
lichen gleichbleibende Verweildauer desselben in einem 
fur hohen Methanolumsatz geeigneten, hdher tempe- 
rierten, eingangsseitigen Reaktionsraumabschnitt auf- 
rechterhalten wird, ohne daB es aufgrund einer zu kur- 
zen Lange dieses Abschnitts zu vermindert er Methano- 
lumsetzung oder aufgrund zu groBer Lange dieses Ab- 
schnitts zu erhdhter CO-Bildung kommt 

Fig. 2 zeigt eine Reformeranlage, deren Aufbau und 
Funktionsweise im wesentlichen derjenigen von Fig. 1 
entspricht, wobei insoweit gleiche Bezugszeichen ver- 
wendet sind und auf die vorstehende Beschreibung von 
Fig. 1 verwiesen wird Die Anlage von Fig. 2 ist gegen- 
fiber derjenigen von Kg. 1 dahingehend modifiziert, daB 
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anstelle eines Regulierventils in der Rflckl itung (6) des 
Thermodl-HeizkreisEaufs eine die Heiz* und Zirkula- 
tionseinheit (4) umgehende Bypassleitung (8) und ein 
Dreiwegeventil (9) ange rdnet sind Dem Dreiwegeven- 
5 til (9) ist einerseits die Bypassleitung (8) und andererseits 
die Ausgangsieitung der Heiz- und Zirkulationseinheit 
(4)zugef0hrt 

Es speist einen einstellbaren Mischungsanteil aus bei- 
den Zuleitungen in die Thermodlzuleitung (5) zur 
io Gleichstrom-Waraetauschereinheit im Reformerbehal- 
ter (1) ein. Wie gestrichelt angedeutet, wird dieses Drei- 
wegeventil (9). wiederum von der erfaBten Temperatur- 
differenz (dT) zwischen Emgangs- und Ausgangsseite 
des Reaktionsraums im Reformerbehalter (1) angesteu- 

15 ert Da dies eine Steuerung des Volumenstroms an 
frisch aufgeheiztem Thermodi in den Warmetauscher 
bedeutet, ist der solchermaBen aufgebaute Thermodl- 
Heizkreislauf demjenigen von Fig. 1 funktionell voll- 
standig Equivalent, so daB auch hier wiederum eine An- 

20 passung der zur Methanolumsetzung wirksamen, ein- 
gangsseitigen Reaktionsraumlange an die Reformerbe- 
lastung fiber die Einstellung eines geeigneten Tempera- 
turgefalles (dT) durch entsprechende Steuerung des 
Thermodi- Volumenstroms im Warmetauscher bewirkt 

25 werden kann. 

Eine zweite Variante der Reformeranlage von Fig. 1 
ist in Fig- 3 dargesteUt, wobei wiederum funktionell glei- 
che Teile mit gleichen Bezugszeichen versehen sind 
Auch bei diesem Methanolreformer ist eine Volumen- 

30 stromregulierung von in einem Heizfluidkreisiauf zirku- 
lierendem Thermodi zur Erzielung eines gewfinschten 
Temp eraturgefalles zwischen Eingangs- und Ausgangs- 
seite des Reaktionsraums im Reformerbehalter (1) vor- 
gesehen. Anstatt fiber ein ansteuerbares Regulierventil 

35 in der Rfickleitung (6) des Heizkreislaufs, wie im Refor- 
mer von Fig. 1, wird die Volumenstromregulierung des 
Thermodls bei diesem Reformer durch Veranderung 
der Pumpendrehzahl der in einer diesbezfiglich modifi- 
zierten Zirkulationseinheit (4a) des Heizkreislaufs vor- 

40 gesehenen Pumpe erzielt Zu diesem Zweck ist ein Pum- 
pendrehzahlregulierelement (10) an dieser Pumpe ange- 
schlossen, das wiederum von dem Steuersignal bezfig- 
lich des erfaBten Temperaturgradienten (dT^ angesteu- 
ert werden kann, wie durch die gestrichelte Linie sym- 

45 bolisiert. Bei hdherem Bedarf an Reformat (3) und damit 
hdherem Durchsatz an zu reformierendem Gasgemisch 
(2) wird die Pumpendrehzahl erhdht, so daB das Ther- 
modi schneller durch den Warmetauscher im Reformer- 
behalter (1) flieBt und eine grdBere effektive Lange des 

so Reaktionsraumes auf einer erhdhten Temperatur fur 
hohen Methanolumsatz gehaJten wird Entsprechend 
wird die Pumpendrehzahl verringert, wenn die Refor- 
merlast kleiner wird 
Wahrend bei den drei oben beschriebenen Methanol- 

55 reform ern das Temperaturgefalle (dT) fiber die Reak- 
tionsraumlange hinweg durch Regulierung der Durch- 
fluBmenge an aufgeheiztem Thermodi an die Reformer- 
last angepaBt wird, ist in Fig. 4 eine Methanolreforme- 
reinheit dargestellt, bei der die Lange des fur hohen 

6o Methanolumsatz temperierten, eingangsseitigen Reak- 
tionsraumabschnitts durch Verandern der Lange der 
thermischen Kontaktflache zwischen dem auf erhdhter 
Temperatur liegend einstrdmenden Thermodi und dem 
Reaktionsraum eingestellt werden kann. Der gezeigte 

65 Methanolreformer ist als sogenannter Rohrbflndelre- 
former ausgelegt, bei dem der Reaktionsraum aus einer 
Mehrzahl von parallel zueinander angeordneten Reak- 
tionsrohren (12) besteht Die Rohr (12) befinden sich 
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innerhalb eines Refonnerbehalters (1 1), an dessen einer dafl ihre Langsachsen auf einem gemeinsamen Zylinder- 
Stirnseite Qber einen Einiafl (22) das zu reformierende halbmantei liegen, wie in der Draufsicht der unteren 

Gasgemisch (13) zugefuhrt wird, wobei sich das eintre- Figurenhaifte zu erkennen. Der Ref rmerbehalter (25) 

tende Gasgemisch (13) Ober einen eingangsseitigenVer- ist zur Eingangsseite hin mit einem Deckel (29) abge- 

teilergasraum (14) des Refonnerbehalters (1 1) auf die 5 schlbssen, in den ein Einiafl (30) fur das zu reformieren- 

verschiedenen Reaktionsraumrohre (12) verteilt Das de Gasgemisch eingebracht ist Dieser Einiafl (30) mOn- 

aufderanderenSeitederRohre(12)austretendeRefor- det in einen eingangsseitigen Verteilergasraum (32). 

mat (13') geiangt in einen ausgangsseitigen Sammelgas- Zum Inneren des Ref ormerbehaiters (25) hin ist der Ver- 
raum (24) des Refonnerbehalters (11), von wo es Qber teilergasraum (32) von einer drehbeweglich gelagerten 
einen Auslafi (15) den Reformerbehalter (11) veriaflt to Drehdffnungsscheibe (28) begrenzt, in die eine bogen- 

Zum Inneren des Refonnerbehalters (11) hin sind der . fbrmige Ausnebmung (31) dergestalt eingebracht ist, 

Verteilergasraum (14) und der Sammelgasraum (24) je- dafl durch Drehen der Drehdffnungsscheibe (28) mit 

weils durch eine Trennwand (23, 25) begrenzt Der oder entgegen dem Uhrzeigersinn, wie durch den Dop- 

Raum zwischen diesen beiden Trennwanden (23, 25) im pelpfeil (R) angedeutet, wahlweise alle sechs oder nur 

Reformerbehaiter(ll)undauflerhalbderReformerToh- 15 ein Teil der stirnseitigen Eintrittsdffnungen der Reak- 

re (12) bildet einen mit Thermodl befOUten Raum, der tionsrohre (26) in diesem bogenfSrmigen Ausneh- 

mittels eines axial verschieblichen Kolbens (17) mit axial mungsbereich (31) liegen. In diejenigen Reaktionsrohre, 

aus dem Reformerbehalter (11) herausfuhrend ange- deren EintrittsOffnungen im ausgesparten Bogenbe- 

formter Kolbenstange (26) in eine eingangsseitige Half- reich (31) der Dreh6ffnungsscheibe (28) liegen, kann je- 

te (16a) und eine ausgangsseitige Haifte (16b) abgeteOt 20 weils Gasgemisch zustromen, wahrend die flbrigen Re- 

ist aktionsrohre von der Drehdffnungsscheibe (28) ein- 

Ober einen Einiafl (20) am Reformerbehalter (12) tritt trittsseitig abgedeckt werden. Durch Drehen der Dreh- 

das als Heizfluid dienende Thermool (19) in die ein- dffnungsscheibe (28) laflt sich folglich die Anzahl von 

gangsseitige Olraumhalfte (16a) ein. Von dort tritt es aktiv mit zu reformierendem Gasgemisch durchstrSm- 

Qber einen in den Kolben (17) und die Kolbenstange (26) 25 ten Reaktionsrohren einstellen. In der in Fig. 5 gezeig- 

axial verlauf end eingebrachten Kanal (18) wieder aus ten Situation ist z. B. gerade eines der sechs Reaktions- 

dem Reformerbehalter (11) aus. Die Ubrigen Kompo- rohre (26) freigegeben. 

nenten des Thermofil-Heizkreislaufs sind hier nicht ge- Auf diese Weise dann der gesamte, wirksame Reak- 

zeigt und kSnnen z. B. in einer der in den Fig. 1 bis 3 tionsraumquerschnitt auf den jeweils vorliegenden Gas- 

gezeigten Weisen realisiert sein. Da folglich die aktive 30 gemischdurchsatz angepaflt werden. Bei hdherer Refor- 

Thermofilzirkulation (19) nicht durch die ausgangsseiti- merlast, d. h. haherem Durchsatz, werden mehr Reak- 

ge Olraumhalf te (16b) fuhrt, nimmt das dort befindliche tionsrohre freigegeben, wahrend bei niedrigerer Refor- 

Thermodl und mi thin der von diesem umgebene, aus- merlast mehr Reaktionsrohre verschlossen werden. 

gangsseitige Reaktionsraumabschnitt eine niedrigere Durch geeignete Steuerung der Drehdffnungsscheibe 

Umgebungstemperatur an, wahrend das aktiv zirkulie- 35 (28) wird dafflr gesorgt, dafl unabhangig vom schwan- 

rende Thermool (19) die eingangsseitige Olraumhalfte kenden Gasgemischdurchsatz die Strdmimgsgeschwin- 

(16a) und damit eine entsprechende eingangsseitige Re- digkeit des zu reformierenden Gasgemischs in den Re- 

aktionsraumlange auf einer erhOhten Temperatur halt aktionsrohren (26) etwa konstant bleibt Damit braucht 

Durch axiales Verschieben des Kolbens (17) in Abhan- die auf hohen Methanolumsatz temperierte, eingangs- 

gigkeit vom Gasgemischdurchsatz durch den Reak- 40 seitige Reaktionsraumzone bei sich andernder Refor- 

tionsraum (12) kann daher die Lange des eingangsseiti- merlast in Direr Lange nicht verandert werden, weshalb 

gen, auf hohen Methanolumsatz temperierten Reak- bei diesem Reformer das Rohrbundel (26) auf einer fe- 

tionsraumabschnitts auf die jeweils passende Lange ein- sten Lange von einem Thermodl-Heizraum (27) umge- 

gestellt werden, bis zu der gerade eine weitestgehend ben ist, der nur in seinem reformereingangsseitigen Teil 

vollstandige Methanolumsetzung, jedoch noch keine 45 gezeigt ist und in den, analog zu den oben beschriebe- 

merkliche CO-Bildimg erfolgt Ein enger Verbindungs- nen Beispielen, erhitztes, zirkulierendes Thermodl ein- 

kanal (21) zwischen eingangssehiger und ausgangsseiti- tritt. Die aufgrund der konstanten StrOmungsgeschwin- 

ger Olraumhalfte (16a, 16b) ermfiglicht den zum Ver- digkeit unabhangig vom jeweils momentanen Gasge- 

schieben des Kolbens (17) notigen Thermodlubertritt mischdurchsatz gleichbleibende Verweildauer des Gas- 

von der sich verkleinernden in die sich vergrOflernde 50 gemischs hi dem vom Heizraum (27) umgebenen, ein- 

Clraurahaif te, ohne einen signifikanten WarmeUbertrag gangsseitigen Reaktionsraumabschnitt gewahrleistet 

von der eingangsseitigen (16a) auf die ausgangsseitige selbst bei schwankender Reaktorlast, daB die eingangs- 

0lraumhaifte(16b)zuverursachen. seitige, hdher temperierte Reaktionsraumiange stets 

Bei dem mit seinem Reformerbehalter (25) in einem derjenigen Lange entspricht, die fQr hohe Methanolum- 

oberen Bereich gezeigten Methanolreformer von Fig. 5 55 setzung bendtigt wird, ohne dafl eine Oberlange auftritt, 

erfolgt die Anpassung der methanolumsetzenden Reak- die zu hdherer CO-Bildung Anlafl geben wQrde. 

tionsraumzone an den Reformatbedarf durch Veran- Es versteht sich, dafl neben den oben beschriebenen 

dern des wirksamen eingangsseitigen Reaktionsraum- Beispielen weitere Modifikationen im Rahmen der 

querschnitts derart, dafl unabhangig vom momentanen durch die Ansprfiche festgeJegten Erfmdung realisier- 

Gasgemischdurchsatz jeweils eine annihernd konstante 60 bar sind, insbesondere sind anstelle der beschriebenen 

Strdmungsgeschwindigkeit des Gasgemisches beibehal- RohrbQndelrefonner mit einer der Eintrittsseite gegen- 

ten wird Dementsprechend wird die Verweildauer des ttberliegenden Austrittsseite auch U-Rohrbundelrefor- 

Gasgemisches in einem eingangsseitigen, auf hohen Me- mer oder Plattenreformer einsetzbar. Auflerdem kann 

thanolumsatz temperierten Reaktionsraumabschnitt im neben der in den Ausfflhrungsbeispielen beschriebenen 

wesentlichen konstant gehalten. Der Methanolreformer 65 Verwendung von Thermodl als Temperierfluid auch je- 

ist wiederum als RohrbOndelreformer ausgelegt und des andere geeignete Warmetragerraedium in flflssiger 

enthalt sechs Reaktionsrohre (26). Diese sind parallel und/oder gasfdrmig r Form eingesetzt werden. Schliefl- 

zueinander in aquidisiantem Abstand so angeordnet, lich ist es auch mdglich, eine direkte Beheizung mit Hilfe 
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eines Brenners oder eines katalytischen Brenners v rzu- 
sehen. 

Patentanspruche 

1. Vcrfahren zur Methanolreformicrung, bei dem 

— das zu ref rmierende Gasgemisch durch ei- 
nen katalysatorhaltigen Reaktionsraum hin- 
durchgeleitet wird, 

dadurch gekennzeichnet, daB 

— die wirksame Lange und/oder der wirksame 
Eintrittsquerschnitt eines eingangsseitigen, zur 
Erzielung einer hohen Methanolumsetzungs- 
rate temperierten Reaktionsraumabschnitt s in 
Abhangigkeit vom jeweiligen Durchsatz an zu 
reformierendem Gasgemisch so eingestellt 
wird, dafi die Verweildauer des Gasgemischs 
in dem eingangsseitigen, fur hohen Methano- 
lumsatz temperierten ReaktionsTaumabschnitt 
im wesentlichen konstant bleibt 

2. Verfahren nach Anspruch 1, weiter dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die wirksame Lange des ein- 
gangsseitigen, auf hohen Methanolumsatz tempe- 
rierten Reaktionsraumabschnitts durch Variieren 
des durch einen Temperierfluidkreislauf im Reak- 
tionsraum erzeugten Temperaturgefalles (dT) rait- 
tels Volumenstromregulierung des Temperierfluids 
in Abhangigkeit vom Gasgemischdurchsatz einge- 
stellt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, weiter dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die wirksame Lange des ein- 
gangsseitigen, auf hohen Methanolumsatz tempe- 
rierten Reaktionsraumabschnitts durch Variieren 
der Lange des mit dem Reaktionsraum (12) in ther- 
mischem Kontakt stehenden Tens (16a) des Tempe- 35 
rierfluidkreislaufs in Abhangigkeit vom Gasge- 
mischdurchsatz eingestellt wird. 

4. Verfahren nach einem der Ansprtlche 1 bis 3, 
weiter dadurch gekennzeichnet, dafi der wirksame 
eingangsseitige Reaktionsraumquerschnitt durch 
Freigeben oder Absperren von voneinander ge- 
trennt parallel angeordneten Reaktionsteilraumen 
(26) eingestellt wird. 

5. Vorrichtung zur Methanolreformierung, mit 

— einem vom zu reformierenden Gasgemisch 45 
durchstrombaren, katalysatorhaltigen Reak- 
tionsraum und 

— einem in thermischem Kontakt zum Reak- 
tionsraum stehenden Temperierfluidkreislauf, 

dadurch gekennzeichnet, daB 

— sie zur DurchfQhrung des Verfahrens nach 
Anspruch 1 oder 2 eingerichtet ist und hierzu 
eine in Abhangigkeit vom Durchsatz an zu re- 
formierendem Gasgemisch ansteuerbare Ein- 
richtung zur variablen Einstellung des Tempe- 
rierfluid-Volumenstroms im Temperierfluid- 
kreislauf besitzt 

6. Vorrichtung zur Methanolreformierung, mit 

— einem vom zu reformierenden Gasgemisch 
durchstrombaren, katalysatorhaltigen Reak- 
tionsraum und 

— einem in mennischem Kontakt zum Reak- 
tionsraum stehenden Temperierfluidkreislauf, 

dadurch gekennzeichnet, daB 

— sie zur Durchfuhrung des Verfahrens nach 
Anspruch 1 oder 3 eingerichtet ist und hierzu 
einen Temperierraum (16a) aufweist, der mit 
einem eingangsseitigem, auf h hen Methano- 
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lumsatz temperierten Reaktionsraumabschnitt 
in thermischem Kontakt stent und von einer 
parallel zur Strdmungsrichtung des zu refor- 
mierenden Gasgemisches (13) verschiebbaren 
Wand (17) begrenzt ist 
7, Vorrichtung zur Methan lref ormierung, mit 

— einem vom zu reformierenden Gasgemisch 
durchstrombaren, katalysatorhaltigen Reak- 
tionsraum in Form eines Rohrbundels (26) aus 
mehreren, parallel angeordneten Reaktorroh- 
ren, dadurch gekennzeichnet, daB 

— sie zur Durchfuhrung des Verfahrens nach 
Anspruch 1 oder 4 eingerichtet ist und hierzu 
eine Einrichtung (28) zum wahlweisen, ein- 
gangsseitigen Freigeben bzw. Absperren einer 
variablen Anzahl von Reaktorrohren (26) auf- 
weist. 
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